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Résumé:  
On utilise la vélocimétrie laser et la biréfringence d’écoulement pour mesurer les champs de vitesse et de 
contraintes dans des écoulements de polymères fondus dans des géométries convergentes. La démarche 
choisie pour valider des lois de comportement rhéologiques  consiste à, (a) calculer les vitesses de 
déformations à partir des mesures de la vitesse, (b) déduire les contraintes en utilisant une loi de 
comportement basée sur des théories macromoléculaires (Marrucci et Ianniruberto [1]), (c) confronter les 
contraintes calculées à celles mesurées par biréfringence d’écoulement, (d) itérer sur les valeurs des 
paramètres non linéaires de la loi choisie jusqu’à réaliser un accord satisfaisant. Dans un premier temps 
nous nous sommes intéressés aux phénomènes sur l’axe de l’écoulement. 
 
Abstract : 
One uses Laser Doppler Anemometry and Flow Induced Birefringence to measure velocity and stress fields 
in molten polymers convergent flow geometries. The following method has been chosen to validate 
constitutive equations: (a) calculate the rate of strain field from the velocity measurements, (b) deduce the 
stress field using  a molecular based rheological model (Marrucci and Ianniruberto [1]), (c) compare the 
computed stresses to the one deduced from Flow Induced Birefringence experiments, (d) iterate on the 
values of the non linear parameters of the constitutive equation till satisfying agreement . As a first step we 
focus on the flow along the symmetry axis. 
 
Introduction: 
Depuis l’approche initiale de Doi et Edwards [2], les modèles rhéologiques macromoléculaires ont été 
développés pour tenir compte de phénomènes physiques de plus en plus riches, l’étirement des chaînes et la 
relaxation convective des contraintes par exemple [3, 4, 1]. Jusqu’à une époque récente, la pertinence de ces 
modèles a été testée sur des écoulements rhéométriques simples (cisaillement ou élongation). Récemment 
des résultats de calculs numériques 2D ou 3D ont été confrontés aux mesures de contraintes (biréfringence 
d’écoulement, B.E.) ou de vitesse (anémométrie laser doppler, A.L.D.), voire les deux à la fois et des accords 
satisfaisants ont été obtenus [5, 6, 7, 8] sans qu’il soit possible, dans ce dernier cas, d’imputer l’origine des 
écarts sur le champ de vitesse ou sur le champ de contrainte. 
Nous proposons une approche alternative pour comparer les cartes de biréfringence expérimentales et 
calculées : Des mesures de vitesse par anémométrie laser doppler sur l’axe de symétrie d’un convergent 
«doux » nous permettent successivement de calculer le gradient de vitesse, puis d’en déduire le champ de 
contrainte en utilisant la loi de comportement de Marrucci et Ianniruberto [1]. Le cliché de biréfringence 
numérique que l’on en déduit est comparé au cliché expérimental et les paramètres non linéaires de la loi de 
comportement sont ajustés jusqu’à l’obtention d’un accord satisfaisant. Auparavant des mesures de rhéologie 
dynamique permettent d’identifier les spectres de relaxation du polymère, puis des mesures de rhéologie 
capillaire et élongationnelle sont utilisées pour effectuer une identification préliminaire de ces paramètres 
non linéaires. 
 
Le choix du polymère et les mesures de rhéologie standard : 
Nous avons choisi un polystyrène commercial de la Société Dow Chemical (Styron 648) dont les 
caractéristiques moléculaires sont indiquées au tableau 1 : 
Le module complexe est mesuré (Rheometric Scientific ARES) à différentes températures. L’équation WLF 
permet d’obtenir une courbe maîtresse aussi bien pour le module complexe (figure 1a) que pour la viscosité 
complexe (figure1b). 
 
 
Densité à 
23°C 
Densité à 
200°C 
Mn 
(kg/mol) 
Mw 
(kg/mol) 
Mz 
(kg/mol) 
Ip=Mw/Mn Tg 
(°C) 
1.047 0.973 136 296 460 2.17 100 
          Tableau 1 : caractéristiques moléculaires du Polystyrène Styron 648                   
                         
 
   a)        b) 
         
Figure 1 : Courbes maîtresses à 180°C, (a) du module complexe, (b) de la viscosité complexe ;les mesures de 
viscosité capillaire sont superposées 
 
Les mesures de viscosité capillaire ont été obtenues sur un rhéomètre Göttfert Rheotester 1000 en utilisant 
des filières de diamètre 1mm et de différentes longueurs pour pouvoir effectuer les corrections de Bagley. 
Les corrections de Rabinowitsch permettent d’en déduire la viscosité en fonction du taux de cisaillement à la 
paroi du capillaire. On observe une très bonne superposition entre les mesures dynamiques et les mesures 
capillaires conformément au principe de Cox et Merz. 
Les mesures de rhéologie élongationnelle ont été effectuées sur un Rhéomètre Meissner RME à 180°C pour 
des taux d’élongation compris entre 
10,16s  et 11s ( figure 2) ; la viscosité élongationnelle transitoire suit le 
régime linéaire pour les temps courts et les faibles taux d’élongation. Pour les temps plus longs et les taux 
d’élongation élevés on observe une surmodulation de la viscosité par rapport au régime linéaire suivie par un 
plateau qui précède la rupture de l’échantillon. 
 
 
Figure 2 :Viscosité élongationnelle uniaxiale en fonction du temps pour différents taux d’élongation à 180°C 
 
Loi de comportement rhéologique et première identification : 
Le modèle de Marrucci et Ianniruberto [1] couple l’orientation de la chaîne et son élongation. L’évolution du 
tenseur de conformation C s’écrit : 
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CI  est la trace du tenseur de conformation, V est le tenseur gradient de vitesse. d est le temps de 
reptation et R est le temps de rétraction qui est plus court que d . est le coefficient de « relaxation de 
contrainte » (CCR). b prend en compte l’extensibilité finie de la chaîne macromoléculaire. Le tenseur des 
contraintes s’écrit, G étant le module élastique : 
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Nous utilisons ici une généralisation « multimodes »  du modèle. Le spectre de relaxation est identifié à 
partir des mesures de rhéologie dynamique (figure 1) en utilisant la méthode de régression non linéaire 
proposée par Baumgaertel et Winter [9]. Pour chaque mode nous identifions les trois paramètres non 
linéaires ,i ri  et ib  . 
Nous considérons une valeur homogène de  pour tous les modes ; en revanche, nous exprimons ri en 
fonction du temps de relaxation de temps de relaxation de chaque mode di  grâce à la loi d’échelle suivante 
[2] :                                                 
                                                 ( )niri e
e
                                        (5) 
e correspond au temps de relaxation d’une macromolécule qui ne comporterait qu’un seul enchevêtrement. 
Il est choisi égal à l’inverse de la fréquence correspondant à l’extrémité du plateau caoutchoutique ( 510 s sur 
la figure 1a). n est un paramètre ajustable. 
Les valeurs des paramètres d’extensibilité finie ib sont choisies par itérations successives conformément à 
Rolon-Garrido et.al. [10]. 
Nous observons figure 3 que cela nous permet d’obtenir un accord satisfaisant, tant pour la rhéologie en 
cisaillement capillaire que pour la rhéologie élongationnelle. 
 
 
   a)          b) 
Figure 3 : Confrontation experience/modèle : (a) rhéologie en cisaillement ; (b) rhéologie élongationnelle 
 
Mesures de vitesses et de contraintes : 
Nous utilisons une extrudeuse monovis Kaufman couplée à une pompe à engrenage pour obtenir un débit de 
polymère fondu parfaitement contrôlé dans une filière convergente partiellement transparente dont les 
dimensions sont indiquées sur la figure 4 [11]. La dimension transversale W est de 14mm. 
 
Figure 4 : filière convergente semi-circulaire 
 
Les mesures de vitesse sont réalisées sur l’axe de symétrie de la filière grâce à un dispositif d’anémométrie 
laser doppler Dantec pour des débits variant entre 0,05 g/s à 0,7g/s (figure 5). La vitesse mesurée est lissée 
par une approximation polynomiale d’ordre élevée ce qui permet de calculer le taux d’élongation.  
 
 
 
Figure 5 : Mesure du champ de vitesse le long de l’axe de symétrie de la filière pour différents débits 
 
Le dispositif de biréfringence d’écoulement utilise une source de lumière monochromatique (longueur 
d’onde =589nm), un polariseur et un analyseur ainsi que deux lames quart d’onde pour éliminer les 
isoclines [12]. Un cliché caractéristique est indiqué figure 6.  
 
 
 
 
Figure 6 : cliché de biréfringence 
 
La différence des contraintes principales est reliée à l’ordre k de la ligne d’extinction isochrome par :                      
                                          
1 2
k
CW
                              (6) 
Le coefficient de sensibilité optique C peut être considéré comme constant dans un premier temps d’après 
[13](
9 210 /m N ). En réalité, comme expliqué par Luap et.al. [14], C n’est plus constant dés que les 
contraintes sont de l’ordre du MPa et cette déviation par rapport à la loi rhéooptique (6) s’explique par les 
effets d’extensibilité finie dont il est rendu compte dans la loi de comportement (3) par le paramètre f. Nous 
avons donc calculé des «contraintes de biréfringence corrigées» du modèle de Marrucci et Ianniruberto en 
éliminant le paramètre f dans l’équation (3).  
 
Nouvelle étape d’identification : 
Ces contraintes de biréfringence corrigées sont confrontées à celles mesurées sur l’axe des clichés du type de 
ceux présentés à la figure 6. Nous observons à la figure 7 que les contraintes calculées surestiment 
l’expérience aux débits élevés et les sous-estiment aux plus faibles débits.  
 
 
 
Figure 7 : Comparaison des contraintes calculées et mesurées sur l’axe de l’écoulement en utilisant les 
paramètres rhéologiques identifiées grâce aux mesures rhéologiques « traditionnelles » 
 
Nous reprenons le processus d’identification en modifiant la valeur de 
4(5.10e s au lieu de
510 s ), et en 
modifiant les paramètres d’extensibilité finie ib  en particulier pour les modes les plus rapides.  
Le tableau 2 indique les valeurs des différents paramètres linéaires et non linéaires finalement retenus. 
 
i (s) iG (Pa)  
θR b 
7.63*10-3 8.86*10+4 0.95 2.00*10-3 5 
1.08*10-1 5.35*10+4 0.95 1.69*10-2 5 
6.72*10-1 2.09*10+4 0.95 7.28*10-2 5 
1.35 1.08*10+5 0.95 1.27*10-1 10 
4.93 8.40*10+3 0.95 3.58*10-1 10 
1.70*10+1 1.71*10+3 0.95 9.65*10-1 10 
3.81*10+1 5.02*10+2 0.95 1.60 20 
1.79*10+2 9.31*10+1 0.95 5.52 30 
Tableau 2 : Paramètres de la loi de Marrucci et Ianniruberto identifiés à 180°C grâce aux mesures de champ 
 
Nous observons à la figure 8 un accord très satisfaisant pour tous les débits étudiés. 
 
 
Figure 8 : Comparaison des champs expérimentaux et calculés en utilisant les paramètres indiqués tableau 3 
 
Ces nouveaux paramètres rhéologiques aboutissent à des courbes de rhéologie capillaire et de rhéologie 
élongationnelle cohérentes avec les mesures expérimentales (figures 1b et 2). 
 
Conclusion : 
Un modèle rhéologique de reptation multimodes prenant en compte  les phénomènes d’étirement de chaînes 
et de relaxation convective des contraintes topologiques permet de rendre compte de façon satisfaisante, à la 
fois de mesures de rhéologie traditionnelles et de mesures de contraintes déduites de clichés de biréfringence 
d’écoulement. Il est maintenant nécessaire de généraliser cette approche, à la fois en dehors de l’axe de 
symétrie de l’écoulement ou coexistent cisaillement et élongation, et dans la partie aval de l’écoulement.  
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